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(§) Verfahren und Vorrichtung zur Reaktionsfuhrung in Schlaufenreaktoren mit Wabenkorpern 

(§) Die Erfindung betrffft ein Verfahren und elne Vorrichtung 
zur ReaktionsfOhrung in Schlaufenreaktoren mit Wabenkor- 
pern, wobei eine flussiga Phase mrt gasformig-flussigen 
Median in Kontakt gebracht wird. 

Bei dem Verfahren wird die effektive Umsetzung eines 
Gases Oder Dampfes an parallel angestromten, katarytisch 
wirkenden Wanden in einer Flussigkeit durch geziette Stro- 
mungsfuhrung unter Berucksichtigung einer konsekutiv ab- 
laufenden Reaktion A — «- B — » C dadurch erreicht. daB bei 
einer schnellen Vorreaktion A — »- B der Gas-FIQssigkertsauf- 
strom in katarytisch wirkenden Wabenkorpern durch Kan ale 
mit einer insgesamt kleineren Kontaktftache gefuhrt wird, 
bei einer schnellen Nach reaktion B — •> C hingegen die 
Wechsefwirkung der drei Phasen an einer gro&eren Kontakt- 
flache erfoigt 

Anwendungsgebiet 1st insbesondere die Umsetzung von 

■ Synthesegasen zu Kohlenwasserstoffverbindungen unter 

CEntstehung gasfdrmig-flOssiger Produkte, die Hydroraffina- 
tion petrolchemischer Einsatzstoffe oder die Umwertschutz- 
k technik zur auswaschend-entgiftenden Nachbehandlung von 

■ Abgasen. 
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Beschreibung 

Die Erfindung betrifft ein Vcrfahren und eine Vor- 
richtung zur ReaktionsfQhrung in Schlaufenreaktor n 
mit WabenkGrpern, wobei in flQssig Phas mitgas- 
fOrraig-flQssigen Mcdicn in K ntakt gebracht wird. 

Es ist bereits eine Vieizahl von Gas-FlQssigk its-Re- 
aktoren bekannt, bei denen die Druckenergie eines Ga- 
ses und/oder der FlQssigkeit in geeigneten Dispergier- 
vorrichtungen dazu genutzt wird, einerseits eine intensi- 
ve Zerteilung der Phasen zur Erzielung eines effektiven 
Stoffaustausches zwischen ihnen herbeizufQhren und 
andererseits einen schlaufenfdrmigen Antrieb der FlQs- 
sigkeit, ihre gezielte Rezirkulation im Reaktor, zu be- 
wirken. Zu diesem Ziel werden Leiteinrichtungen im 
aktiven Reaktorvolumen eingesetzt, die insbesondere 
die Aufgabe haben, das hydrodynamisch bedingte Ver- 
weilzeitspektrum der Phasenanteile dem Zehablauf von 
Reaktionsprozessen zwischen Einsatz-, Zwischen- und 
Zielprodukten zur Erreichung hoher Raum-Zeit-Aus- 
beuten anzupassen (vgl W.-D. Deckwer, Reaktionstech- 
nik in Blasens&ulen, O. Salle Verlag/Verlag Saueriander, 
Frankfurt/ Main 1985). 

Eine groBe Zahl dieser Reaktionsprozesse, wie Hy- 
drogenierung, Oxidation und Carbonylierung verlaufen 
effektiv ledigljch an EdelmetaDkatarysatoren. Zum 
Standbier Technik auf dem Gebiet der Katarysatortra- 
ger gehOren ebenfalls monolithische Wabenkdrper, an 
deren Oberflache Edelmetallkatalysatoren fbriert sind 
(vgl. Ch. N. Satterfield, Heterogeneous Catalysis in 
Practice! McGraw-Hill Book Comp. 1980). 

Bei Reaktionen in flQssiger Phase hat der Stofftrans- 
port zur katalytisch wirkenden Oberfl&che des Tragers 
hin sowie die Adsorption von Einsatz- oder Zwischen- 
produkten an dessen aktiven Zentren einen wichtigen 
EinfluB auf den Stoff umsatz im Reaktor. Mit der Intenst- 
vierung dieses Transporteffektes, z. B. durch ErhOhung 
der Intensitat des Kontaktes zwischen FlQssigkeit und 
Katalysator infolge Erhahung der StrOmungsgeschwin- 
digkeit an der Oberflache, kann dessen unerwQnschter 
EinfluB, <L h. die Verminderung des Reaktionsumsatzes, 
eingeschrfinkt werden. Bei ausreichend schnell ablau- 
fenden Reaktionen ist dabei fOr einen hohen Umsatz 
eine nur kurze Laufstrecke des flQssigen bzw. in der 
FlQssigkeit geldsten Reaktanden an der Katahysator- 
oberflache erforderiich, d h. insgesamt eine kleine Kon- 
taktfiache. 

Bei langsameren Reaktionsablaufen wird dagegen ei- 
ne lilngere Strecke, verbunden mit einem linger andau- 
ernden Kontakt zwischen Reaktand und Katalysator 
notwendig, also eine grOBere Kontaktflache. 

Diese Wechselwirkungen zwischen Transport- und 
Reaktionsschritten werden an katalytisch wirkenden 
WabenkOrpern in flQssiger Phase noch nicht sicher be- 
herrscht, vor allem, wenn es sich urn konsekutiv ablau- 
fende chemische Reaktionen unter Koppelung eines 
schnellen Reaktionsschrittes mit einem langsamen, z. B. 
einer Haupt- bzw. Vor- und einer Nachreaktion handelt 
Auch der umgekehrte Schritt, die Koppelung einer lang- 
samen mit einer schnellen Reaktion, bedarf einer sorg- 
faltigen Optimierung ihrer zeitlichen Aufeinanderfolge, 
um optimale Raum-Zeit-Ausbeuten zu erzielen. FOr ei- 
nen Reaktionsablauf zwischen den Komponenten A, B 
und C mit den Geschwindigkeitskonstanten ki und k2 
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ki k 2 

A — > B — > C 

5 

ist es fur unterschiedliche technisch Varianten charak- 
teristisch und Stand der Technik, die Reaktionen unspe- 
zirlsch und unbeeinfluBt von ki und k2 (sowohl fOr eine 
schnelle Vorreaktion ki > k2 als auch eine schnelle 

io Nachreaktion ki < ka) in wabenk6rpergefullten Schlau- 
fenreaktoren zu realisieren. 

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, eine Vor- 
richtung zur effektiven Umsetzung eines teilweise in der 
FlQssigkeit geldsten Gases oder Dampfes an parallel 

15 angestrdmten, katalytisch wirkenden Wanden durch ei- 
ne gezielte StrOmungs- und ReaktionsfQhrung zur Ver- 
fQgung zu stellen, bei der geometrisch unterschiedliche 
Wabenkdrper so regular geordnet in einem Reaktor 
vom Kolonnentyp untergebracht sind, daB bei nunima- 

20 len Strdmtingswiderstfinden ein optimal es Verhflltnis 
zwischen zwei konsekutiv ablauf enden Reaktionsschrit- 
ten eingestellt wird. 

Erfindungsgem&B wird das dadurch erreicht, daB in 
einem Gas-FlQssigkeitsreaktor, in einer alternierenden 

25 Abfolge und mit ihren StrSmungskanalen vorzugsweise 
vertikal g erichtet , Wab enkOr per so Qbereinander ge- 
schichtet werden, daB durch einen Naturumlauf der 
FlQssigkeit in Form einer StrOmungsschlauf e, in zeitli- 
cher und Srtlicher Folge unterschiedliche Anteile der 

30 Wandfl&chen mit FlQssigkeit und Gas in BerQhrung 
kommen und damit einzelne Reaktionsschritte auch un- 
terschiedlich beeinfluBt ablauf en kdnnen. So wird durch 
die Schichtung von WabenkOrpern unterschiedlicher 
Querabmessungen erreicht, daB die Gesamtlange der 

35 Strdmungskanale und damit die GrflBe der fOr eine ka- 
talytisch beeinfluBte ReaktionsfQhrung erforderlichen 
Kontaktflache im Aufstrdm- bzw. im AbstrOmbereich 
der Schlaufe voneinander abweichen. Bei einer schnell 
ablaufenden Reaktion A-+B, der eine langsamere B-+C 

40 folgt, wird fflr den ersten Schritt eine insgesamt kleinere 
Kontaktflache, fur den zweiten eine entsprechend grd- 
Bere Flache bendtigt Die technische Realisierung in 
Form einer Vorrichtung erfolgt in einer Schlaufenf On- 
rung des Gas-FlQssigkeits-Gemisches, die in Wandnahe 

45 des Reaktors aufwarts gerichtet ist. Bei einer langsamen 
Reaktion A— *B hingegen, an die eine schnelle Reaktion 
B-+C anschlieBt, empfiehlt sich eine umgekehrte 
Schlaufenffthrung, namlich die Verlegung des Aufstrdm- 
bereiches in den zentralen Teil der geschichteten Wa- 

50 benkflrper, mit der entsprechend grOBeren Kontaktfla- 
che. 

Die Wabenkdrper sind zweckmftflig so gestaltet, daB 
sie — alternierend angeordnet — einerseits den Reak- 
torquerschnitt ausfQllen, andererseits so Zwischenrau- 

55 me in N&he der Reaktorwand ausbilden, daB in diesen 
eine freie konvektive Strdmung der FlQssigkeit entsteht 
Im Interesse niedriger StrOmungswiderstlnde und opti- 
mal hoher Rezirkulationsraten werden (fie Kanale der 
WabenkOrper parallel zur HauptstrOmungsrichtung 

60 ausgerichtet 

Es kdnnen jedoch auch Gruppen von Kanalen alter- 
nierend schrfig gerichtet sein, geneigt zur Hauptachse 
des Reaktors hin, oder auch von dieser wegfuhrend, 
wenn eine grOBere Rezirkulationsschtaufe einmal bzw. 

65 mehrfach unterteilt werden solL 

Ein Hauptvorteil der Vorrichtung besteht darin, daB 
entstehende Reaktionskomponenten, wie B und C, teil- 
weise oder ganziich im Takt ihrer BOdung aus Teilen der 
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Strdmungsschlaufe abgezogen werden konnen, so di Endprodukt C wird a us dem Reaktor ira unteren TeiJ 
Komponent B bei einer schnell ablauf enden Reakti n entfernt (Abfuhrung nicht eingezeichnet) bzw. teilw ise 
A-*B im oberen Reaktorteil des in Reaktorwandnah in die Aufstromzone rezirkuliert 
befindlichen Aufstrdmbereiches der AiiBenschlaufe. Bei Im Fall einer langsamen Vorreaktion A— ►B mit an- 
einer schnellen Reaktion B-+C hingegen kann das Pro- 5 schlieBender schneller Nachreaktion werden die Strd- 
dukt C im unteren Teil der abstrdmenden Schlaufe ab- mungskanale fiber ihre Querschnittsflachen so ange- 
gezogen werden, bzw. auch in mittleren Hdhenschnitten pafit, daB der zentrale TeU des Reaktors kleinere S tra- 
des Reaktors aus den freien Raumen zwischen den Wa- mungswider stand e als in der Randzone aufweist Der 
benkdrpern. Flflssigkeitsaufstrom erfolgt im zentralen Reaktorteil 

Die GrdBe der Kanalquerschnitte und ihre freie inne- 10 mit der entsprechend grdBeren, katalytisch wirkenden 
re Oberflache bestimmen neben den Durchsatzen fur Kontaktflacbe. Wiederum reichert sich B im oberen, C 
Gas und FlQssigkeit wesentlich die Rezirkulationsge- dagegen im unteren Reaktorteil an. GemaB Fig. 3 wird 
schwindigkeit innerhalb der Schlaufe sowie deren Dreh- dieser Effekt in Reaktoren erreicht, die von einer Zy lin- 
sinn. Dabei konnen zweckmaBig optimale Betriebsbe- dergeometrie abweichen. Nach Fig. 5 dienen regular 
dingungen fur die Durchfuhrung konsekutiver Reaktio- 15 gepackte Wabenkdrper 2 und 2* in grdBeren Reaktoren 
nen eingestellt werden, indem optimale Widerstandsbei- dem erhnderischen Ziel, wobei sich (flber den Reaktor- 
werte und Flfichenanteile in jedem der zwei Schlaufen- querschnitt gesehen) mehrere Schlaufen ausbilden. 
anteile in Abhangigkeit von der jeweiligen Aufgabe fflr Durch unter einem spitzen Winkel zur Reaktorhaupt- 
die ReaktionsfQhrung voreingestellt werden. achse schraggestellte Kanale in einzelnen Wabenkdr- 

20 pern If wird erreicht, daB an den dafur vorgesehenen 
Beispiele Stellen benachbarte Schlaufen miteinander kommuni- 

zieren(Fig. 6). 

Die Erfindung wird an Beispielen naher erlautert Die MaBgeblich die Funktionsweise des Schlaufenreak- 

zugehdrigen Zeichnungen zeigen: tors beeinflussende Parameter zeigen Fig. 7 und Fig. 8. 

Fig. 1 den erfindungsgemaBen Schlaufenreaktor mit 25 Darin bedeuten: 

Wabenkdrpern. mit peripherer Aufstromzone; VgO — aUeGasleeirohrgeschwindigkeit 

Fig. 2 einen Schnitt AA' nach Fig. 1 ; Viz — die Flu^gkeitsre^kuktionsgeschwindigkeit, 

Fig. 3 eine Variante nach Fig* 1, mit exzentrischer Hz — die Hdhe der Rezirkulationszone, 

Aufstromzone; D — den Reaktordurchmesser, 

Fig. 4 einen Schnitt BB' nach Fig. 3; 30 £ f, eg — den Widerstandsbei wert und den Flachenan- 

Fig. 5 + 6 weitere Varianten nach Fig. 1, ohne und teil der Wabenkdrper, sowie das holdup des Gases, be- 

mit seitlicher Strdmungsauslenkung; zogen jeweils auf die Aufstromzone a und die AbstrOm- 

Fig. 7 schematische Darstellung des Reaktors nach zone b (vgL schematische Darstellung in Fig. 7) 

Fig. 1, mit Optimierungsparametern; Ap — die absolute Dichtedifferenz zwischen diesen bei- 

Fig. 8 Parameter im Optimierungsfeld nach Fig. 7. 35 den Zonen, 
In einem Schlaufenreaktor mit dem Kolonnenmantel pi — die Flussigkeitsdichte, 

1 (Fig. 1 bis 5) befinden sich in axial alternierender Folge \i — die DurchfluBzahL 

die Wabenkdrper 2 und 2 / mit einander parallelen, gera- Entsprechend der Untersuchung von M. Kraume und 
den oder schragen, einander sich nicht uberschneiden- P. Zehner, Chemie-Ingenieur-Technik, Heft 4 (1989) 
den Kanalea Der Reaktor besitzt Vorrichtungen zur 40 "Modellierung der Fluiddynamik in BlasensEulen 9 , wird 
Gasf flhrung 3, 3' und zur Flttssigkeitsfuhrung 4, 4' und ist die Zirkulationsgesch windigkeit in Schlauf enreaktoren 
mit einem Tragrost 5 sowie mit einer Dispergiereinrich- ohne Wabenkdrper mitt els der Beziehung 
tung 6 versehen. GemaB Fig. 2 ist eine alternierende 
Anordnung der Wabenkdrper 2 mit kreisfdrmigem 
Querschnitt mit Wabenkdrpern Y quadratischen Quer- 45 
schnitts zweckmaBig. In anderen Varianten (Fig. 3 und 

4) wechseln zylinderfdrmig begrenzte Wabenkdrper 2 Vl2 = \ / gD (VgO - eg Vgs) 

mit segmentfdrmig begrenzten Wabenkdrpern 2*. Bei 
Schlaufenreaktoren grdBeren Durchmessers ist eine 
schichtweise gepackte Anordnung der Wabenkdrper 2, 50 

2? besonders gBnstig, wobei die Kanale der Wabenkdr- dargestellt Durch Minimieren einer zugehdrigen 
per Z parallel zur Reaktorhauptachse (Fig. 5) oder DurchfluBzahl unter Berficksichtigung von Auf- und 
schrag zu dieser gerichtet (unter einem spitzen Winkel, Abstrdmzone (a, b) werden optimale Parameterbezie- 
Fig. 6) verlaufen. hungen erhalten, die eine besonders gunstige Betriebs- 

Die Wirkung des erfindungsgemaBen Schlaufenreak- 55 weise des Schlaufenreaktors mit Wabenkdrpern gestat- 
tors ist wie folgt: Im Falle einer schneUen, durch die ten. Insbesondere gilt (fa/fb)opt =» 13 und (£a/£b)opt — 
Wabenkdrper katalysierten Vorreaktion A-*B pci > 2(Fig.8> 
k2) erzeugt das Gas fiber die GaszufOhrung (3) bei Vor- 
liegen eines geringeren Strdmungswiderstandes durch Bezugszeichenliste 
Aufstieg in den wandnahen Bereichen des Reaktors eine 60 
hier aufsteigende Flflssigkeitsstrdmung (Fig. \\ Die ge- 1 Kolonnenmantel 
ringere Kontaktflache in den KanaMen des Wabenkdr- 2,2' Wabenkdrper 
pers ist fur eine ausreichende Zwischenproduktbildung 3, 3' GasfQhrung 
B ausreichend. Anteile von B konnen im Bereich des 4,4'RuKigkeitsfuhrung 
Flttssigkeitsspieg Is Qber die FiOssigkeitsfQhrung 4' ab- 65 5 Tragrost 
gezogen werden. Fur die langsamere Nachreaktion 6 Dispergiervorrichtung 
B-*C (ki < ka) ist eine grdBere K ntaktflache erforder- AA'; BJ3' Schnitte 
lich, die im z ntralen Teil des Reaktors gegeben ist Das a, b Auf- und Abstrdmzone 
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VgO Gaslcerrohrgeschwindigkeit 

Viz Rttssigkeitsrezirkulati nsgeschwindigkeit 

D Reaktordurchmesser 

HzHdh derRezirkulationszone 

£ f f eg Widerstandsbeiwert und Fiachenantefl der Wa- 5 

benkdrper sowie holdup des Gases, bezogen jeweils auf 

die Aufstrdmzone a und die Abstrdmzone b 

Ap absolute Dichtedifferenz zwischen diesen beklen Zo- 

nen 

\i DurchfluBzahl 10 
k Geschwindigkeitskonstante 
A, B, C Reaktionskomponenten 

PatentansprOche 

ts 

1. Verfahren zur ReaktionsfQhrung in Schlaufenre- 
aktoren mit Wabenkdrpern, wobei cine flQssige 
Phase ztisammen mit gasfdrmig-flussigen Einsatz-, 
Zwischen- und Zielprodukten durch das Einsatzgas 
und/oder eine injizierte FlOssigkeit anteilig in Re- 20 
zirkulationskreisiaufen gefuhrt wind, dabei geord- 
net geschkhtete, strukturierte, katalytisch wirken- 
de, Kanftle aufweisende Wabenkdrper durchdringt, 
rftumlich getrennte Aufstrdm- und Abstrdmberei- 
che ausbildend, zur DuixAfuhrung konsekutiv ab- 25 
laufender Reaktionen vom Typ A— (ink den 
zugehdrigen Reaktionsgeschwindigkeitskonstan- 
ten ki und ki), dadurch gekennzeichnet, daB 

— im Fall einer schnellen Vorreaktion (A-*B, 

kt > k2) der Aufstrom durch erste Kanftle mit 30 
einer insgesamt kleineren katalytischen Kon- 
taktflftche und zusfttzliche Freirftume gefuhrt 
wird und der Abstrom durch zweite Kanftle 
mit einer grdBeren Kontaktflftche erfolgt, wo- 
bei erste und zweite Kan&le in Gruppen zu- 35 
sammengefaBt und rftumlich voneinander ge- 
trennt sind, und 

— im Fall einer schnellen Nachreaktion (B-*C, 
ki < k2) umgekehrt der Aufstrom durch erste 
Kan&le mit einer grdBeren Kontaktflftche er- 40 
folgt und fur den Abstrom diejenigen Kanftle 
unter Ergftnzung durch zusatzliche Freirftume 
vorgesehen sind, die insgesamt Qber die kleine- 

re KontaJctflftche verfOgen. 

2. Vorrichtung zur DurchfQhrung des Verfahrens 45 
nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB in 
einer axial alternierenden Folge Wabenkdrper (2) 
und (20 innerhalb eines Reaktors untergebracht 
sind, die in ihren Querabmessungen unterschiedli- 
che GrdBen besitzen und den Kolonnenmantel (1) 50 
g&nzlich oder teilweise ausfOllen. 

3. Vorrichtung nach Anspruch 2, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB sich zwischen dem Kolonnenmantel 
(1) und den Wabenkdrpern (20 Zwischenrftume in 
Form von Freirftumen befinden, die — ttber die 55 
Wabenkdrper (2) alternierend — einer oder mehre- 
ren parallel zur vertikalen Kolonnenhauptachse 
verlaufenden gemeinsamen Achsen des Reaktors 
zugeordnet sind 

4. Vorrichtung nach Anspruch 3, dadurch gekenn- so 
zeichnet, daB die Achsen von Wabenkdrpern (20 im 
Vergleich mit den parallel zur Hauptachsrichtung 
verlaufenden Wabenkdrpern (2), zumindest teilwei- 
se im Gesamtverbund der Wabenkdrper (2) und 
(2'Xandersals parallel verlauf en, dabei vorzugswei- 65 
se unter einem spitzen WinkeL 

5. Vorrichtung nach Anspruch 2 bis 4, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB Wabenkdrper (2) und (20 unter- 



424 Al 

6 

schiedliche Kanalabmessungen und unt rschiedlich 
groBe innere Kontaktflftchen besitz n. 

6. V rrichtung nach Anspruch 2 bis 4, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB die Wabenkdrper (2) und (20, 
zumindest fur gruppenweise zusammengefaBte, 
insgesamt jedoch rftumlich voneinander getrennte 
Kanftle unt rschiedliche Kanalabmessungen und 
unterschiedlich groBe innere Kontaktflftchen besit- 
zen. 

7. Vorrichtung nach Anspruch 2 bis 6, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB die in unterschiedlichen Stro- 
mungszonen, wie der Aufstrdm- (a) und der Ab- 
stromzone (b) gelegenen Kanftle der Wabenkdrper 
(2) und (20 Widerstandsbeiwerte § und Flftchenan- 
teile f besitzen, deren Vcrhfiltnisse durch 

5* fa 

= 2 und = 1/2 

£p fb 

festgelegtsind. 
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